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Verfahren zur Steuerung der KristallgrfilSe bei der kontinuierlich n Massen- 
khstallisation 

Bei der Herstellung von Massenprodukten durch Kristallisation werden hohe 
Anforderungen an die KomgrolSe gestellt. 

Urn die Hersteflungskosten solcher Produkte zu minimieren, ist es erforderlich, schon 
im KristallisationsprozeR mdglichst nahe an diese KorngrSGenverteilungen heran- 
zukommen und sie stabil zu produzieren. Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur 
Steuerung der Kristallgra&e bei der kontinuierlichen Massenkristallisation. 

fnsbesondere Ammontumsulfat als Dungemittel Oder technisches Produkt wird 
vorzugsweise uber Kristallisationsprozesse erzeugt. Bei der Dungemittelproduktion 
wird ein grobkristallines Produkt mit definiertem Komspektrum verlangt, urn die 
geforderten Streubreiten und Streugenauigkeiten zu garantieren. Die technischen 
Produkte sollen eherfeinkristallin sein. 

Die Funktionsweise und der Aufbau eines Draft Tube Buffle-Kristallisationsapparates 
(DTB-Kristaller) sind bekannt (USP 3 873 275). 

Hiermit sind die geforderten Kornverteilungen herstellbar, aber nicht stabil zu produ- 
zieren. Auf Grund ihrer konstruktiveri Gestaltung unter dem Gesichtspunkt der Mini- 
mierung der Feinkornbildung durch gezielte Vernichtung von Kristallisationskeimen 
neigen besonders die DTB-KristaHisatoren zu starken zyklischen Schwankungen in 
der KorngrcSftenverteilung. 

Bekannt ist auch eine Apparatur mit einer dynamischen Kontrollmethode. Auf Grund- 
lage der Analyse der Korngrofienverteilung des Kristallisates im Kristallisations- 
apparat werden verschiedene Prozeflvariabfe, wie die Ruckfuhrungsrate an 
Feinkorn, der Volumenstrom der Speiselosung, der pH-Wert, der Durchmischungs- 
grad Oder die Zufuhrung von Impfkristallen, gesteuert und damit ein gleichmaaige 
KorngrSfcenverteilung erhalten (USP 4 263 010). 



Diese Methode ist aber technologist sehr aufwendig und kaum stabil zu g stalten. 

Bekannt ist auch eine Methode zur Erzeugung von groflen Kristallen mittels eines 
DTB-Kristalters. Auf Grundlage der Erfassung der Suspensionsdichte im 
Kristallisationsapparat. der Ruhrermotorstromaufnahme der Hohe des Kristallbettes 
unter dem Buffle und der KristallgrdBenverteilung wird der Abzug von Kristall aus 
dem DTB-Kristaller (Produktionsrate) altemierend gestaltet (JP 150 127). 

Der Anteil der Kristalle grafter 1 ,4 mm wird zwar erhotit, aber der Anteil der Kristalle 
gr6Ber 2,0 mm schwankt noch in den Grenzen von 35 % bis 90 %. AuGerst nachteilig 
fur nachgeschaltete technologische Einheiten sind die altemierend schwankende 
Produktionsrate und damit auch die ungenugende Auslastung der installierten 
Kapazitdt der Anlage. 

Ferner ist ein Verfahren bekannt, durch das in einem DTB-Kristaller der Anteil gro&er 
Kristalle erhdht wird. Bei diesem Verfahren wird dem Kristaller eine Kristall- 
suspension mit 6 Vol.-% bis 25 Vol.-% Feststoff zugefuhrt, wobei der Feststoff dieser 
Suspension 4 Gew.-% bis 25 Gew.-% des aus dem Kristaller abgezogenen Fest- 
stoffes betragt. 35 Gew.-% bis 85 Gew.-% der Impfkristalle sind bei diesem 
Verfahren gr6Rer als 1,2 mm und nicht mehr als 15 Gew.-% der Kristalle sind groUer 
als 1,7 mm (WO 93/19826). 

Die Temperatur der Impfsuspension liegt dabei tiefer als die Temperatur im Kristaller. 

Nachteilig bei diesem Verfahren ist, dalS nur eine VergleichsmaGigung der Produktion 
und eine Erhahung des Anteils grofierer Kristalle erreicht wird. Sowohl das gezielte 
Steuern der KristallgrolJe als auch die Produktion von Produkt mit feinerer Kristall- 
groGe werden nicht beschrieben und beansprucht. 
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Die Aufgabe der Erftndung bestand darin, dies Nachteile zu beseitigen, d.h. in 
Verfahr n zur reproduzierbaren Steuerung d r Kristallgrflfce bei d r kontinui rlichen 
Massenkristallisation zu finden. 

ErfindungsgemaiJ gelingt dies durch ein Verfahren mit Zugabe von lmpfprodukten t 
wobei 

- das Impfprodukt in seinen Parametern unabhangig vom aktuellen Kristailisations- 
prozed hergestellt wird, 

- der mittlere Korndurchmesser des Feststoffes der Impfprodukte 0 ( 1 bis 1,0 mm 
betrSgt und kleiner als der des gewunschten Kristallisates ist f 

- der Feststoff des Impfproduktes unabhangig vom HauptprozefS der Kristallisation 
aus verschiedenen technologischen Teilstrdmen im angegebenen Korngrofcen- 
bereich erzeugt wird t 

- die Temperatur des Impfproduktes bei der Zugabe bis zu 40 °C ( vorzugsweise 10 
bis 30 a C, niedriger als die ProzefJtemperatur im Kristallisator und 

- alle anderen Einspeisungen und Ruckfuhrungen in den Kristallisator feststofffrei 
sind. 

In den Kristallisationsapparat wird eine Kristallsuspension zugefuhrt, deren Para- 
meter vCllig unabhangig vom aktuellen Kristallisationsprozefl einstellbar sind. Diese 
Suspension ist charakterisiert durch den Feststoffgehalt, dessen Komgrd/ienver- 
teilung und der pro Zeiteinheit in den Kristallisationsapparat eingespeisten Menge 
des Produktes. 

Uber die Steuerung der Parameter dieses Impfproduktes werden die KorngroSenver- 
teilung des Endproduktes beeinfluBt und die Schwankungen in der KorngroBenver- 
teilung des Endproduktes (Feststoffabzug aus dem Kristallisationsapparat) deutlich 
vermindert. 

Die genauen Parameter des Impfproduktes kdnnen bei einem gegeben n Kristalli- 
sationsapparat. bezogen auf dessen gewunschten stationaren Zustand, empirisch 
ermittelt werden. 
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Das Verfahren kann sowohl bei diskontinuierlicher, als auch bei kontirtuierlich r 
Zugab des Impfproduktes durchg fuhrt werden. 

Beim diskontinuierlichen Impfen wird das Impfprodukt diskontinuierlich derart 
zugegeben, daB der Massenanteil einer ausgewahlten Fraktion des Kristallisates im 
Kristallisator im vorgegebenen Grenzbereich bleibt. 

Die Verhinderung von starken zyklischen Schwankungen in der KristallgrSISe des 
Endproduktes erfordert eine fur das System ausreichende und gering schwankende 
effektive Keimbildungsrate, die sich in zeitlich konstanten Anteilen einzelner Frak- 
tionen, besonders der Fraktion < 1,0 mm, widerspiegelt. Bei Unterschreitung des ' 
Grenzbereiches wird geimpft, und bei Uberschreitung des Grenzbereiches wird das 
Impfen eingestellt. 

Beim kontinuierlichen Impfen wird der Feststoffanteil des Impfproduktes in Mengen 
von 5 bis 30 Gew.-%, vorzugsweise 7 bis 15 Gew.-%, bezogen auf den aus dem 
Kristallisator ausgetragenen Feststoff, zugegeben. 

ZweckmafJig betragt der mittlere Korndurchmesser des Feststoffes des Impfpro- 
duktes 0,3 bis 0,8 mm. In jedem Falle ist er kleiner als der Korndurchmesser des 
gewunschten Kristallisates. 

i 

Die Einstellung der gewunschten Korngro&e des Feststoffes des Impfproduktes kann 
in an sich bekannter Weise erfolgen. Vorzugsweise wird sie durch mechanische 
Zerkleinerung einer der Fraktionen des Endproduktes und/oder in einer separaten 
Kristallisationsstufe erzeugt. Es wird also nicht das unveranderte Endprodukt 
eingesetzt. 

Das Impfprodukt muG nicht die gleiche chemische Substanz sein wie das Endprodukt 
der kontinuierlichen Massenkristallisation. Es ist aber vorteilhafi. wenn das Impf- 
produkt die gleiche ch mische Zusammensetzung wie das Endprodukt besitzt. 
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B ispielsweise wird man bei der kontinuierlichen Massenkristallisation von 
Ammoniumsulfat zweckmafiigerweise mit Kristallen aus Ammoniumsulfat impf n. 

Die Vorteile der Erfindung liegen 

- in der definierten Steuerung der KorngrdGenverteilung und damit des mittleren 
Korndurchmessers des Endproduktes, 

- bei der Verhinderung von starken zyklischen Schwankungen in der KomgrdGenver- 
teilung des Endproduktes und damit einer besseren Auslastung der Anlagenkapazi- 
tat. 

- darin, daft der aktuelle Kristallisationsprozeft keinen EinfluS auf die Steuergrofte 
(auf die KorngroSe des Impfproduktes) hat und 

- da(i beim kontinuierlichen Impfen eine drastische Verringerung der Siebanalysen 
zur Steuerung des Prozesses vorgenommen werden kann. 

Abbildung 1 zeigt ein Flieftschema fQr die erfindungsgemalie kontinuierliche 
Massenkristallisation. Darin bedeuten: 



1 


Kristallisationsapparat (Kristaller) 


2 


Leitung (fur Speiselosung) 


3 


Leitung (fur Briiden) 


4 


Brudenkompressor 


5 


WSrmeubertrager 


6 


Umwalzpumpe 


7 


Umw^lzleitung 


8 


Leitung (fur Maische) 


9 


Maischepumpe 


10 


Zentrifuge 


11 


Zwischenbehalter 


12 


Pumpe 
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13 


L itung (fur Mutt rlauge) 


14 


Leitung (fur Kristallisat) 


15 


Leitung (fur Teilstrom) 


16 


Abschiammkristallisator 


17 


Zentnfuge 


18 


Leitung (fur Kristallisat bzw. Tail des Impfprodukts) 


19 


Behalter 


20 


Leitung fur Teil des Impfproduktes 


21 


Dosier- und F6rdersystem 


22 


Leitung fur Impfprodukt 



Die Kristallisation wird in einem kontinuierlichen Kristallisationsapparat (1), vorzugs- 
weise einem OSLO- Oder einem DRAFT TUBE BAFFLE (DTB)-Kristafler, durchge- 
fuhrt. 

Die vorgewarmte SpeiselSsung (z.B. mit 37 ± 3 Gew.-% Ammoniumsulfat) wird uber 
die Leitung (2) in den Kristaller gefuhrt. 

Der anfallende Bruden wird uber die Leitung (3) von einem Brudenkompressor (4) 
angesaugt und verdichtet. Die Energie des verdichteten Brudens wird mittels Warme- 
ubertrager (5) und einer Umwalzpumpe (6) uber die UmwSlzleitung (7) in den 
Kristallisationsapparat eingetragen. 

Maische wird kontinuierlich uber die Leitung (8) abgezogen und mit einer Maische- 
pumpe (9) einer Zentrifuge (10) zugefuhrt. Die abgetrennte Mutterlauge geiangt in 
einen Zwischenbehalter (1 1 ) und wird mit der Pumpe (12) uber die Leitung (13) in die 
Umwalzleitung (7) gefahren. Das Kristallisat geiangt uber die Leitung (14) in nachge- 
schaltete Bearbeitungsanlagen. 

Uber Leitung (15) wird ein Teilstrom (flussig Phase) aus dem Kristallisationsapparat 
in den Abschlammkristallisator (16) ausgekreist. Das hierbei anfallende Kristallisat 
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wird uber eine Zentrifuge (17) abgetrennt und uber die Leitung (18) dem Behalter 
(19) als moglicher Bestandteil des sogenannten Impfproduktes zugegeben. 

Ein Teilstrom des Impfproduktes (beispielsweise aus Ammoniumsulfatkristall), das in 
Bezug auf KorngrafJenverteilung und Menge durch mechanische Zerkleinerung einer 
Teilmenge des Endproduktes hergestellt wurde, wird uber die Leitung (20) ebenfalls 
dem Behalter (19) zugefuhrt. Im Behalter (19) wird daraus eine pumpfahige Kristall- 
suspension erzeugt und mit Hilfe eines Dosier- und Fordersystems (21 ) Qber die 
Leitung (22) so in den Kristaller eingespeist, daft die Kristalle des Impfproduktes nicht 
sedimentieren kdnnen. 

Die Erfindung soli an folgenden Ausfuhrungsbeispielen erlautert werden, ohne darauf 
beschrankt zu sein. 



Beispiel 1 (Vergleichsbeispiel ohne zusatzliches Impfprodukt) 

In einem kontinuierlich arbeitenden Kristallisationsapparat (DTB-Kristaller) betrSgt 
der aktive Tail etwa 280 m 3 . 

Die vorgewarmte Speiseldsung (Ammoniumsulfatiasung von 38,5 ± 2 Ma.-% 
Ammoniumsulfatgehalt und etwa 90 °C) wird dem Kristaller ohne zusatzliches 
Impfprodukt zugefuhrt. Die Abdampfrate betragt 30 t/h und die Produktionsrate 20 t/h 
(Abzug Kristall aus dem Kristaller). 

Der Feststoffgehalt der Maische im Kristaller betrSgt 35 bis 40 Ma.-%. 

Die KorngroGenverteilung, gemessen an Hand des Anteils der Fraktion > 1,8 mm 
uber einen Zeitraum von 120 Stunden, ist in Abbildung 2 dargestellt. Sie zeigt sehr 
grolie Schwankungen in der Korngrolienverteilung. 
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Beispiel 2 (diskontinuierliche Zugabe von Impfprodukt) 

Der Grundbetriebszustand entspricht dem von Beispiel 1 . jedoch mit dem aus- 
drucklichen Erfordernis, daS aufier dem Impfprodukt aile anderen Einspeisungen und 
die Ruckfuhrungen in den Kristallisationsapparat absolut feststofffrei sein mussen. 

Mittels einer KorngrdfJenanalyse der Kristallpartikel vom Inneren des Kristallisations- 
apparat wird eine Fraktion ausgewahlt, deren GroQenbereich in der Nahe des 
mittleren Korndurchmessers der Partikel des Impfproduktes liegen sollte. 

Uber empirisch zu ermittelnde definierte untere und obere Grenzwerte dieser 
Fraktion wird der Massenstrom des Impfproduktes diskontinuieriich gesteuert. Fur 
den Beginn und das Ende des diskontinuierlichen Impfens wird der Anteil der 
Fraktion > 0,4 mm bis < 1,0 mm des Kristallisates im Kristallisationsapparat 
herangezogen. Bei Unterschreitung von 1 Gew.-% dieser Fraktion wird der 
Kristallisationsapparat geimpft. Der Feststoffanteil des Impfproduktes betragt dabei 
10 Gew .-% und der mittlere Korndurchmesser liegt bei 0,6 mm. 

Bei Uberschreiten des Anteils von 2 Gew.-% der ausgewahlten Fraktion wird das 
Impfen eingestellt. Bei deutlicher Oberschreitung des oberen Grenzwertes unter 
Umstanden in Verbindung mit der Anderung anderer Betriebsparameter kann durch 
Einspeisung von Betriebskondensat in den Kristallisationsapparat die vorgegebene 
GroSe wieder eingestellt werden. 

Die KorngroSenverteilung, gemessen an Hand des Anteils der Fraktion > 1,8 mm 
uber einen Zeitraum von 120 Stunden, ist in Abbildung 3 dargestellt. 

Beispiel 3 (kontinuierlrche Zugabe von Impfprodukt) 

Der Grundbetriebszustand entspricht dem von Beispiel 1 , jedoch mit dem aus- 
drucklichen Erfordernis, dali auGer dem Impfprodukt alle anderen Einspeisungen und 
die Ruckfuhrungen in den Kristallisationsapparat absolut feststofffrei sein mussen. 
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Das Impfprodukt wird kontinuierlich mit mpirisch zu optimierenden f ststehenden 
Parametern dem Kristatlisationsapp'arat zugefuhrt. Der Feststoffgehalt des Impf- 
produktes betragt 7 Gew.-%, bezogen auf das ausgetragene Endprodukt, und der 
mittlere Korndurchmesser liegt bei 0,6 mm. Das Impfprodukt wird kontinuierlich mit 
einem Volumenstrom von 1 5 m 3 /h zudosiert. 

Korngrd&enanalysen als Grundlage der Steuerung des Betriebszustandes sind nicht 
mehr erforderlich Oder konnen zumindest deutlich reduziert werden. Die KorngrOfien- 
verteilung, gemessen an Hand des Anteils der Fraktion > 1.8 mm uber einen Zeit- 
raum von 120 Stunden, ist in Abbildung 4 dargestellt. 

Beispiel 4 (kontinuierliche Zugabe von viel Impfprodukt) 
Der Betriebszustand entspricht dem von Beispiel 3. 

Das Impfprodukt wird kontinuierlich mit empirisch zu optimierenden feststehenden 
Parametern dem Kristallisationsapparat zugefQhrt. 

Der Feststoffgehalt des Impfproduktes betragt 25 Gew.-%, bezogen auf das ausge- 
tragene Endprodukt, und der mittlere Korndurchmesser liegt bei 0,6 mm. 
Das Impfprodukt wird kontinuierlich mit einem Volumenstrom von 25 m 3 /h zudosiert. 
Durch den GberschuG von Impfprodukt wird die Korngr6fte gezielt nach unten 
gebracht. 

Die KorngroGenverteilung, gemessen an Hand des Anteils der Fraktion > 1 ,8 mm 
uber einen Zeitraum von 120 Stunden, ist in Abbildung 5 dargestellt. In den Stunden 
24 bis 80 wird der Anteil der Fraktion > 1 .8 mm durch Impfen gezielt in den Bereich 
von 20 % gefahren. 
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Patentanspruche 

1 . Verfahren zur Steuerung der Kristallgrfifte bei der kontinuiertichen Massen- 
kristallisation , insbesondere vori Ammoniumsulfat, durch Zugabe von Impf- 
produkten, dadurch gekennzeichnet, daft 

- das Impfprodukt in seinen Parametern unabhangig vom aktuellen Kristallisa- 
tionsprozeft hergestellt wird, 

- der mittlere Korndurchmesser des Feststoffes der Impfprodukte 0,1 bis 1,0 mm 
betragt und kieiner als der des gewunschten Kristallisates ist, 

- der Feststoff des Impfproduktes unabhangig vom Hauptprozeft der 
Kristallisation aus verschiedenen technologischen Teilstromen im angege- 
benen KorngrSftenbereich erzeugt wird, 

- die Temperatur des Impfproduktes bei der Zugabe bis zu 40 °C, vorzugsweise 
10 bis 30 °C, niedriger als die ProzeRtemperatur im Kristallisator und 

alle anderen Einspeisungen und Ruckfuhrungen in den Kristallisator feststoff- 
frei sind. 

2. Verfahren zur Steuerung der Kristailgrofte bei der kontinuiertichen Massen- 
kristallisation nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, daS beim diskontinu- 
ierlichen Impfen das Impfprodukt diskontinuierlich derart zugegeben wird, dad der 
Massenanteil einer ausgewahlten Fraktion des Kristallisates im Kristallisator im 
vorgegebenen Grenzbereich bleibt. 

3. Verfahren zur Steuerung der KristallgrdlSe bei der kontinuiertichen Massen- 
kristallisation nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dad beim kontinuier- 
lichen Impfen der Feststoffanteil des Impfproduktes in Mengen von 5 bis 30 
Gew.-%, vorzugsweise 7 bis 15 Gew.-%, bezogen auf den aus dem Kristallisa- 
sator ausgetragenen Feststoff. zugegeben wird. 

4. Verfahren zur Steuerung der Kristallgrolie bei der kontinuierlichen Massen- 
kristallisation nach einem od r mehreren der Anspruche 1 bis 3, dadurch 
gekennzeichnet, daft der mittlere Korndurchmesser des Feststoffes des Impf- 
produktes 0,3 bis 0,8 mm betragt. 
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Verfahren zur Steuerung der KristaligrdRe bei der kontinuierlichen Mass n- 
kristaNisation nach einem Oder rriehreren der Anspruche 1 bis 4, dadurch 
gekennzeichnet, daft die gewunschte Korngrdtte des Feststoffes des Impf- 
produktes durch mechanische Zerkleinerung des Endproduktes und/oder in einer 
separaten Kristallisationsstufe erzeugt wird. 

Verfahren zur Steuerung der KristallgrflGe bei der kontinuierlichen Massen- 
kristallisation nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 5, dadurch 
gekennzeichnet, dall das Impfprodukt die gleiche chemische Zusammensetzung 
wie das Endprodukt besitzt. 
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3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die 
internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, da3 das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daf3 die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 



Fonmblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-VIII, Blatt 1) (Juli 1998) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/DE00/00747 



□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

5. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 
angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehatt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 
beizufugen). 



6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete FeststeMung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser FeststeMung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: 

Nein 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: 

Nein 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: 

Nein 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 



VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in vollem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 
siehe Beiblatt 



Anspruche 1 -6 
: Anspruche 

Anspruche 
: Anspruche 1-6 

Anspruche 1-6 
: Anspruche 
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Zu Punkt V 

Begrundete Fes tstel lung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Es wird auf das folgende Dokument verwiesen: 
D1: WO-A-93 19826 

Dokument D1 , das als nachstliegender Stand der Technik angesehen wird, offenbart 
(vgl. Seite 1 , Absatz 2; Seite 7 - Seite 8; Anspruch 1 ; Abbildung 1) ein Verfahren zur 
Steuerung der KristallgroBe bei der kontinuierlichen Massenkristallisation durch Zugabe 
von Impfprodukten. Bei diesem Verfahren wird dem Kristallisator eine 
Impfkristallsuspension mit 6 Vol.. % bis 25 Vol. % Feststoff zugefCihrt, wobei der 
Feststoff dieser Suspension 4 Gew. % bis 25 Gew. % des aus dem Kristallisator 
abgezogenen Feststoffes betragt. 35 Gew % bis 85 Gew. % der Impfkristalle sind bei 
diesem Verfahren groBer als 1 .2 mm und nicht mehr als 15 Gew % der Kristalle sind 
groBer als 1 ,7 mm. Das Impfprodukt wird dadurch in seinen Parametern unabhangig 
vom aktuellen KristallisationsprozeB hergestellt. Die Temperatur des Impfproduktes 
liegt dabei tiefer als die Temperatur im Kristallisator. Alle anderen Einspeisungen und 
Ruckfuhrungen sind in dem Kristallisator feststofffrei. Deshalb unterscheidet sich der 
Gegenstand der Anspruche 1, 3 ,4 und 6 dadurch von dem Verfahren des D1 , da3 die 
Impfkristalle feiner (Komdurchmesser 0.1 bis 1 .00 mm (Anspruche 1 und 3) Oder 
Korndurchmesser 0.3 bis 0.8 (Anspruch 4)) als die Impfkristalle des D1 sind. 
Eine Auswahl des mittleren Korndurchmessers des Impfproduktes kann jedoch nur als 
erfinderisch angesehen werden, wenn der eingestellte KorngroBenbereich unerwartete 
Wirkungen gegenuber dem KorngroBenbereich des D1 aufweist. Derartige Wirkungen 
sind jedoch in der Anmeldung nicht angegeben. Dem Gegenstand der Anspruche 1 , 3, 
4 und 6 liegt daher keine erfinderische Tatigkeit zugrunde (Artikel 33(3) PCT). 

Es ist nicht erkennbar, wie der Gegenstand der Anspruche 2 ( siehe Punkt VIII, (2) 
Unklarheit) und 5 (der anscheinend konventionell ist), die Grundlage fur einen neuen, 
gewahrbaren Anspruch bilden konnte. 
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Zu Punkt VIII 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

1 . Aus der Beschreibung auf Seite 3, Absatz 3 und auf Seiten 8 - 9 (Beispiele 2 -4) 
geht hervor, daB die folgenden Merkmale fur die Definition der Erfindung wesentlich 
sind: 

(1) der Feststoffgehalt der impfsuspension 

(2) die pro Zeiteinheit in der Kristallisationsapparat eingespeiste Menge des 
impfproduktes 

Da der unabhangige Anspruch 1 diese Merkmale nicht enthalt, entspricht er nicht 
dem Erfordernis des Artikels 6 PCT in Verbindung mit Regel 6.3 b) PCT, daB 
jeder unabhangige Anspruch alle technischen Merkmale enthalten muB, die fur 
die Definition der Erfindung wesentlich sind. 

2. Der Anspruch 2 entspricht nicht den Erfordernissen des Artikels 6 PCT, weil der 
Gegenstand des Schutzbegehrens nicht klar definiert ist. In dem Anspruch wird 
versucht, den Gegenstand durch verschwommene und unprazise Angabe ("...einer 
ausgewahlten Fraktion...", "...im vorgegebenen Grenzbereich...") zu definieren und 
fuhrt daher zu Unklarheit. 
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International application No. 
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1. Basis of the report 



1. With regard to the elements of the international application:* 
| | the international application as originally filed 

the description: 

pages N9 __ > as originally filed 

pages > filed with the demand 
pages , filed with the letter of 

the claims: 

pages \j6 , as originally filed 

pages , as amended (together with any statement under Article 19 
p a g es , filed with the demand 
pages , filed with the letter of __ 



the drawings: 

pages 1/3-3/3 , as originally filed 

pages 



, filed with the demand 



pages , filed with the letter of 

| | the sequence listing part of the description: 

pages , as originally filed 

pages ^ , filed with the demand 

pages , filed with the letter of 

2. With regard to the language, all the elements marked above were available or furnished to this Authority in the language in which 
the international application was filed, unless otherwise indicated under this item. 

These elements were available or furnished to this Authority in the following language which is: 

| | the language of a translation furnished for the purposes of international search (under Rule 23.1(b)). 
| | the language of publication of the international application (under Rule 48.3(b)). 

| | the language of the translation furnished for the purposes of international preliminary examination (under Rule 55.2 and/ 
or 55.3). 

3. With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application, the international 
preliminary examination was carried out on the basis of the sequence listing: 

| | contained in the international application in written form. 

| | filed together with the international application in computer readable form. 

1 1 furnished subsequently to this Authority in written form. 

| 1 furnished subsequently to this Authority in computer readable form. 

| | The statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond the disclosure in the 

international application as filed has been furnished. 
| | The statement that the information recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has 

been furnished. 

4. Q^J The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

I 1 the claims, Nos. 



I | the drawings, sheets/fig 

□ This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered to go 
beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)).** 

* Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to 
in this report as "originally filed" and are not annexed to this report since they do not contain amendments (Rule 70. J 6 
and 70.17). 

** Any replacement sheet containing such amendments must be referred to under item I and annexed to this report. 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



Statement 
Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (I A) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-6 



1-6 



1-6 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



Citations and explanations 

Reference is made to the following document: 



Dl: WO-A-93/19826. 



Dl, which is considered the closest prior art, discloses 
(cf. page 1, paragraph 2; page 7 to page 8; Claim 1; 
Figure 1) a method of controlling crystal size in 
continuous mass crystallisation by seed product addition. 
In this method, the crystalliser is fed a seed crystal 
suspension with 6 vol % to 25 vol % solids, the solids of 
this suspension being 4 wt % to 25 wt % of the solids 
removed from the crystalliser. In this method, 35 wt % to 
85 wt % of the seed crystals are larger than 1.2 mm and 
not more than 15 wt % of the crystals are larger than 1.7 
mm. As far as its parameters are concerned, the seed 
product is thus produced independently of the actual 
crystallisation process. The temperature of the seed 
product is thus lower than that in the crystalliser. All 
other substances fed in and discharged are solids-free in 
the crystalliser. Therefore the subject matter of Claims 
1, 3, 4 and 6 differs from the Dl method in that the seed 
crystals are finer (grain diameter 0.1 to 1.00 mm (Claims 
1 and 3) or grain diameter 0.3 to 0.8 (Claim 4)) than the 
Dl seed crystals. However, selecting the average grain 
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size of the seed product can be considered inventive only 
if the set grain size range has unexpected effects with 
respect to that of Dl . The application does not indicate 
such effects, however. Consequently the subject matter of 
Claims 1, 3, 4 and 6 does not involve an inventive step 
(PCT Article 33 (3) ) . 

It is not clear how the subject matter of Claims 2 (see 
Box VIII, point 2, lack of clarity) and 5 (which appears 
to be conventional) could form the basis of a new, 
acceptable claim. 
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VIII. Certain observations on the international application 



The following observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the question whether the claims are fully 
supported by the description, are made: 

1. Page 3, paragraph 3, and pages 8 and 9 (Examples 2 
to 4) indicate that the following features are essential 
for defining the invention: 



(1) the solids content of the seed suspension; 

(2) the amount of seed product fed into the 
crystallisation apparatus per unit of time. 



Since independent Claim 1 does not contain these 
features, it does not meet the requirement of 
PCT Article 6 in conjunction with PCT Rule 
6.3(b), that each independent claim must contain 
all the technical features essential for 
defining the invention. 

2. Claim 2 does not meet the requirements of PCT 
Article 6 since the subject matter for which protection is 
sought is not clearly defined. The claim attempts to 
define the subject matter using vague, imprecise 
information ("of a selected fraction", "in the given limit 
range" ) , thereby giving rise to a lack of clarity. 



Form PCT/IPEA/409 (Box VIII) (January 1994) 



INTERNA TTONALER CHERCHENBERICHT 



Intot 



a Aktenzetehen 



PCT/DE 00/00747 



ApKI^SSlFTZIERUNG^^ 



Nach der Intemationaten Patenttdassifikation (IPK) odernach der nationalen Klassffikation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchierter Mindestprufstoff (Wassifikationssystem und KJassifikationssvmbole ) 

IPK 7 B01D 



Recherchierte aber nicht zum MindestpriifstoW gehorende Veroffentiichung en, soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen 



Wahrend der intemationalen Recherche konsultierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe) 



a ALS WESENTUCH ANGESEHENE UNTER LA GEN 



Kategorie* Bezeichnung der Veroffentiichung, soweit erforderiich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



WO 93 19826 A (ALLIED SIGNAL INC) 

14. Oktober 1993 (1993-10-14) 
in der Anraeldung erwahnt 
Seite 1, Absatz 2 

Seite 7 -Seite 8; Abbildung 1 

EP 0 255 786 A (FIVES CAIL 6A6C0CK ) 
10. Februar 1988 (1988-02-10) 
Spalte 2, Zeile 8 -Spalte 3, Zeile 55; 
Abbildungen 

US 3 642 534 A (CREMOUX JACQUES DE) 

15. Februar 1972 (1972-02-15) 
das ganze Ookument 



1,3,6 



1,3,5,6 



1,3,5,6 



□ 



Weitere Ver&ffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



ID 



Siehe Anhang Patentfamtlie 



• Besondere Kategorien von angegebenen VeroffentJichungen 

"A" Veroffentiichung, die den allgemeinen Stand der Technik deftniert 

aber nicht ale besonders bedeutsam anzusehen ist 
'E" aJteres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem intemationalen 
Anmetdedatum verdffentficht worden ist 



"X 



Veroffentiichung, die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er- 
schetnen zu lass en. oder durch die das VeroffentJichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentiichung beiegt werden . Y 
sod oder die a us einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

Veroffentiichung, die sich auf eine mundliche Off en ba rung, 
erne Benutzung, eine Ausstellung oder andere Maflnahmen bezieht 

Veroffentiichung. die vor dem intemationalen Anmetdedatum. aber nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum verdffentlicht worden ist & 



Spatere Veroffentiichung, die nach dem intemationalen Anmeldedatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondem nurzum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrundeiiegenden 
Theone angegeben ist 

Veroffentiichung von besonderer Bedeutung; die beanspiuchte Erfindung 
kann alletn aufgrund dieser Veroffentiichung nicht als neu oder auf 
erfmderischer Tatjgkeit beruhend betrachtet werden 

Veroffentiichung von besonderer Bedeutung; die beanspiuchte Erfindung 
kann nicht als aut erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden, werm die Veroffentiichung mit einer oder merrreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 

Veroffentiichung, die Mitglied derselben Paten tfamiiie ist 



Datum des AbschUisses der intemationalen Recherche 



13. Juni 2000 



Absendedatum des intemationaten Recherchenbericbts 



27/06/2000 



Name und Postanschrift der Intemationalen Recherchenbehorde 
Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tel. (+31 -70) 340-2040. Tx. 31 651 epo nl. 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Bevollmachtigter Bediensteter 

Plaka, T 



FomWett PCT/ISA/210 (Blatt 2) {JuH 1992) 



INTERNATIONAL * 1 RECHERCHENBERICHT 

Angaben zu VeroffentiichurK^ <* zur selben Patentfamilie gehoren 



nales Aktenzeichen 

PCT/DE 00/00747 



lm Recherchenbericht 
angefuhrtes Patentdokument 



Datum der 
Verdffentlichung 



Mrtglied(er) der 
Patentfamilie 



Datum der 
Verdffentlichung 



WO 9319826 


A 


14- 


-10- 




UC 


OjjUU/O/ U 


1 /l _1 O 1 QQC 

i«t-i£-iyyb 












HF 
L/C 


oyouu/o/ 1 


OC_Ayt iflft£ 

£b-u*i-iyyo 












FP 




11-ui— iyyb 












FQ 

CO 




io-ui-iyyo 












.IP 

or 


7EftCftQ7 T 


Afi_A£ 1 QQC 

uo-uo-iyyb 


EP 0255786 


A 


10- 


-02- 


-1988 


FR 


2602153 A 


05-02-1988 


* 










CP 
r K 


ocnoaAo a 


Oft A7 moo 












AT 




IT ft7 1 QQA 

ib-u/-iyyu 












Alt 
ML) 




in 11 1 QQQ 












AM 
AU 


7CQCQQ7 A 

/oyooo/ A 


f\A AO IftOO 












Ut 




AO AO IftftA 












TD 
bl\ 


OUUUDo4 1 


07 Aft Iftftl 

2/-oy-iy9l 












7A 


o/UboD£ A 


Oft A 1 IftOO 

29-01-1988 


US 3642534 


A 




-09- 


-1 07? 


DC. 


/41o4U A 


ft>|_nr IOTA 












DE 


1960646 A 


18-06-1970 












ES 


373898 A 


16-05-1972 












FR 


1597729 A 


29-06-1970 












GB 


1244543 A 


02-09-1971 












IT 


1044186 B 


20-03-1980 












JP 


52024107 B 


29-06-1977 












NL 


6918348 A,B 


09-06-1970 












SE 


352366 B 


27-12-1972 



% 



